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In de afgelopen jaren is de milieuproblematiek een steeds belangrijker begrip
geworden in onze samenleving. Naast o.a. de zure regen en het broeikaseffekt
is het afvalprobleem één van de grootste problemen van deze tijd aan het
worden. Radioaktief afval, vaak juist ontstaan als gevolg van een streven naar
een beter leefklimaat, is een eindprodukt dat meestal nauwelijks geschikt is
voor hergebruik of verdere verwerking. Opslag van dit afval lijkt voorlopig
één van de weinige mogelijkheden. In Nederland komen daartoe bijvoorbeeld
stabiele zoutformaties in aanmerking. De Nederlandse regering heeft daarom
besloten tot het opstarten van een groot onderzoeksprogramma, Integraal
Landelijk Onderzoek Nucleair Afval (ILONA), waaronder een deelprograÍrma
resulteert, dat OPslag te LAnd (OPLA) genoemd wordt. Aan dit laatste research
prograrnma hebben wij een bijdrage geleverd. De vraag die wij moesten
beantwoorden, luidde: "Wat is de invloed van ioniserende straling op zout?"
Als zout wordt blootgesteld aan ioniserende straling verandert zijn inwendige
struktuur. Zuiver zout bestaat uit natrium en chloride ionen die op zeer
regelmatige wijze zijn gerangschikt in een rooster. Door de wisselwerking van
de ioniserende straling net het zout wolden vooral de chloride ionen van hun
plaats geschoten en vormen zich groepjes van natrium- en chlooratomen.
Natriumatomen samen vormen natrium metaal. De chlooratomen vormen mogelijk
chloorgas. Hoe groter deze groepjes groeien of hoe meer groepjes zich vormen,
des te groter is de schade in het kristal. Wanneer, om welke reden dan ook, de
verschillende soorten klusters weer in kontakt met elkaar komen, komt er heel
veel energie vrij. Wij hebben in dit proefschrift geprobeerd antwoord te geven
op twee vragen, die betrekking hebben op het proces van schadevorming in zout.
Hoeveel natriuÍn en chloor kunnen we maximaal d.m.v ioniserende straling
van elkaar scheiden? Hieraan gekoppeld is de vraag hoeveel opgeslagen
energie bevindt er zich in het kristal?
Hoe zien die kleine groepjes atomen en dan met name de na,triumdeeltjes,





Hoeveel natrium en chloride ionen er van hun plaats vrorden geschoten is heel
sterk afhankelijk van de hoeveelheid straling (de dosis), van de temperatuur
tijdens de bestraling en van de snelheid waarmee een bepaalde dosis wordt
opgebouwd. Tevens is het heel belangrijk of, en zo ja welke, andere atomen
- onzuiverheden - zich in het zout bevinden. In natuurlijk steenzout bevinden
zich zeer vele verschillende onzuiverheidsionen.
om dit te onderzoeken, hebben we vele zelf bereide zoutkristallen bestraald,
waarbij we ten tijde van de bestraling alle parameters die van belang zijn
voor het schadevormingsproces hebben gekontroleerd. Daarna hebben we van al
deze kristallen gemeten hoeveel energie (= schade) erin is opgeslagen. We
hebben dit gedaan door het kristal te verwarmen. Bij een bepaalde temperatuur,
ongeveer 300 oC, komt deze energie vrij en warmt het kristal zichzelf op. De
maximale opgeslagen energie in een sample, die we hebben gemeten, bedroeg
ongeveer 1000 Joule per gram zout. Dit vr'as een zoutkristal met daarin kalium
als onzuiverheid. Het bleek, dat sommige zwaar bestraalde kristallen
explodeerden tijdens de meting of zelfs tijdens de bestraling.
De hoeveelheid schade hangt sterk af van de temperatuur tijdens de bestraling.
Het blijkt uit onze metingen, dat in verontreinigde samples het
temperatuursgebied, waarin schade optreedt, sterk is vergroot ten opzichte van
dit temperatuursgebied voor zuivere zoutkristallen. om vast te stellen hoeveel
atomen er nu van hun plaats zijn geraakt, moeten we weten hoeveel energie er
vrij komt wanneer één natrium- en één chlooratoom rnet elkaar reageren. over
deze zogenaamde rekombinatie energie bestaat onenigheid in de literatuur.
Lange tijd waren wij van oordeel dat de energie per defekt paar 4.25 ey
bedroeg. Later hebben we zelf op twee verschillende manieren deze rekombinatie
energie bepaald. Ten eerste hebben we een vergelijking gemaakt tussen het
aantal atomen dat aanwezig is in de vorm van defekten, gemeten met een
optische techniek, en de totale opgeslagen energie. Daarnaast hebben we de
warmte, die nodig is om de kleine natrium metaal deeltjes te smelten,
vergeleken met de totale opgeslagen energie. Het blijkt dat er ongeveer g eV
energie vrij komt bij de reaktie tussen één natriumatoom en één chlooratoom.
Dit betekent dat in het sample met het door ons bepaalde maximum van 1000 J/g

































































m van 1000 J/g
h niet op zijn
Een probleem is het vertalen van deze laboratoritrm expefimenten naar een reële
opbergsituatie. Hoe gaat het er precies in een zoutkoepel aan toe. Het afval
ligt honderden jaren onder de grond, maar onze experimenten moesten in drie
jaar tijd worden verricht. Daarom hebben vr'e twee modellen gemaakt die zijn
gebaseerd op een reeds bestaand model. het zogenaamde Jain-Lidiard model.
Hiermee proberen we te voorspellen wat er gebeurt als de bestraling in een
veel lager tempo plaatsvindt. De uitkomsten van deze modellen moeten
vergeleken worden met onze eigen laboratorium experimenten.
Het blijkt, dat bij een extrapolatie op basis van het Jain-Lidiard model, naar
de situatie zoals die zich voordoet in een echte mijn, de hoeveelheid schade
nog aanzienlijk toeneemt. Enige tientallen pr-ocenten schade zijn dan mogelijk.
Bij een plotseling vrijkomen van de hieraan gekoppelde opgeslagen energie
betekent dit mogelijk een temperatuurstijging van het omringende zout van
1500 "C. Daardoor kunnen thermische schokgolven ontstaan met als mogelijk
gevolg behoorlijke scheuren. Een preciese voorspelling is echter met de
huidige kennis nog niet te maken, er is hier zeer zeker aanvullend onderzoek
nodig. Verder is aanvullend onderzoek nodig om na te gaan in hoeverre de
genoemde gevolgen te beperken zijn.
De tweede vraag betrof vooral de vorm, waarin de kleine groepjes natriunatomen
zich bevinden. Het is belangrijk onr te weten hoe deze deeltjes eruit zien,
omdat ï/e dan meer kunnen zeggen over hoe ze gevormd vr'orden en hoe ze zich
tijdens de bestraling zullen gedragen. De deeltjes zijn zo miniem! kleiner dan
0.00001 millimeter, dat het niet mogelijk is om de deeltjes met een
lichtmikroskoop te bekijken. Soms bestaan de deeltjes slechts uit een paar
atomen. Dit is voor natuurkundigen interessant. De deeltjes zijn groter dan
een los molekuul of atoom maar ze hebben nog niet die eigenschappen, die ze
zouden hebben als er honderdduizenden bij eikaar zouden zijn en deze deeltjes
een metaal zouden vormen. De atomen die aan de rand van het deeltje zitten
bepalen voor een gedeelte de eigenschappen van het deeltje. Bij kieine
deeltjes bevinden zich er relatief meer atomen aan de rand dan bij grote
deeltjes.
Wij hebben deze deeltjes met een aanta.l verschillende technieken onderzocht.
Eén van de gebruikte methoden is het smelten van de kleine natriumdeeltjes. j267
Natrium smelt bij ongeveer gB oC en zout smelt bij S00 oC. We kunnen dus de
kleine natriumdeeltjes, die zich binnen in het zout bevinden. smelten. Het
blijkt, dat de smelttemperatuur voor verschillende soorten van deeltjes
variëert. Sommige deeltjes smelten bij temperaturen lager dan 98 "C. Andu."
deeltjes hebben een hogere smelttemperatuur. Op deze manier kunnen wij iets
zeggen over de vorm en de grootte van de deeltjes. Zeer kleine deeltjes, die
bestaan uit enkele honderden tot enkele duizenden atomen, smelten bij
temperaturen, die hoger liggen dan de smelttemperatuur van natrium metaal.
Vroeger werd er vanuit gegaan dat de kleine natriumdeeltjes mooi rond en
kompakt van vorm waren. Onze experimenten tonen echter aan dat de deeltjes een
veel rafeliger, open struktuur hebben; de deeltjes hebben, vooral bij hoge
schadepercentages, een fraktaal karakter. Dit maakt het interessant om deze
deeltjes nader te gaan onderzoeken.
We hebben geprobeerd de deeltjes zichtbaar te maken in een elektronen
mikroskoop. Met een dergelijk instrument kun je nog kieinere deeltjes
zichtbaar maken dan in een lichtmikroskoop. Het is ons echter niet voiledig
gelukt om de deeltjes zelf zichtbaar te maken. Wel de rea.ktieplodukten van het
natriummetaal met het water uit de atmosfeer. De echte maat en vorm van de
deeltjes gaat dan echter verloren. Ook dit is een facet van ons onderzoek,
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